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دی اکسید تیتانیوم برای حذف -تری آزول-نانوکامپوزیت سلولزبیورفتار جذبي  بررسي

  جیوه از محیط آبيیون 

  4، عبدالایمان عمویي3، حامد تشکریان2،٭محمود تاجبخش ،1حسین نصر اصفهاني ،1زری فلاح
 شاهرود، ایران دانشکده شیمی، دانشگاه صنعتی شاهرود،1

 مازندران، بابلسر، ایراندانشکده شیمی، دانشگاه 2
 دانشگاه علوم پزشکی بابل، بابل، ایران موسسه تحقیقات سلامت، ملکولی، و سلولی بیولوژی مرکز تحقیقاتی3

 دانشکده پیراپزشکی، دانشگاه علوم پزشکی بابل، بابل، ایران4

 18/06/97تاريخ پذيرش:                  29/05/97تاريخ تصحيح:                   24/02/97تاريخ دريافت: 

 چکيده

ن جیوه شد و به عنوان نانوجاذب برای حذف یو تهیهاز طریق واکنش کلیک  (Cell.Com) تیتانیومدی اکسید  -تری آزول-سلولزبر پایه نانوکامپوزیت بیو

و  یون جیوه اولیه جاذب، دما، غلظت مقدار، زمان تماس، pHپیوسته مورد استفاده قرار گرفت. پارامترهای جذبی نظیر نا جذباز محلول آبی در طی فرآیند 

 جیوهیون  اولیه وزن جاذب و غلظت گرممیلی 10دقیقه،  45زمان تماس ، = pH 7 در جذب مورد بررسی قرار گرفت. شرایط بهینه Cell.Comبازیافت 

جذب مورد ارزیابی قرار  تجربی های ایزوترمی لانگمویر، فروندلیچ و تمکین با بکار بردن اطلاعاتانتخاب شد. مدل  ºC25 گرم بر لیتر در دمای میلی 20

دی اکسید تیتانیوم، حلقه تری آزول  هایبخش مربوط به اثرات هم افزایی (mg g  3/133-1لانگمویر ) گرفتند. ظرفیت جذب بالای بدست آمده از معادله

شبه درجه با معادله  اطلاعات تجربی ،ایذرهو نفوذ درون  2، شبه درجه 1نتیکی شبه درجه یهای س. در میان مدلباشدمی Cell.Comدر ساختار  و سلولز

 Cell.Com بیگرماگیر بودن فرآیند جذب است. رفتار جذنشان دهنده خودبخودی و شده محاسبه  دارد. پارامترهای ترمودینامیکی را مطابقتبهترین  2

 Cell.Comواجذب -. فرآیند جذبباشد مرحله تعیین کننده سرعتتواند می جذب شیمیایی تک لایه در فرآیند جذب یون جیوه، آن است کهبیان کننده 

 کاهش یابد. ایهبطور قابل ملاحظ جاذبحداقل سه بار انجام شد بدون اینکه کارآیی  HCl در محلول

 .جیوهیون ،  جذبسلولز، دی اکسید تیتانیوم، ، نانوکامپوزیت :کلیدی کلمات

 مقدمه -1

مشکل  کی نیبا فلزات سنگ یمنابع آب یصنعت، آلودگ شرفتیپ با .است یعیمنابع طب نیتراز با ارزش یکیو  اتیآب منبع ح

وارد  یصنعت یهاپساب قیهستند که از طر ییهایآلودگ نیتراز متداول نیفلزات سنگ رایشود زیمهم محسوب م یطیمح ستیز

زنده  یهادر بافت ییغذا رهیزنج قیو از طر رندیناپذ هیتجز نیسنگ اتفلز یهاونی ،یآل عاتیخلاف ضا بر. شوندیم ستیز طیمح

انسان مضر  یسلامت یبرا نییپا یهادر غلظت یحت نیفلزات سنگ .[2, 1] شوندیم کیولوژیزیف یهابیو موجب آس یافتهتجمع 

مثال،  یبرا .[3] شوندیآزاد در بدن م یهاکالیراد جادیکنند و باعث ایم بیمتصل شده و آن را تخر نیهستند چونکه به پروتئ
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آب حداکثر مقدار مجاز آن در  (WHO) یاست که طبق رهنمود سازمان بهداشت جهان نیفلزات سنگ نیتریاز سم یکی وهیج

 یمنیا ستمیس ،یاعصاب مرکز ستمیس بیبر بدن شامل آس وهیج یاثرات سم نیمهمتر. [4] است mg L( 006/0-1( آشامیدنی

 .ابدیکاهش در حد مجاز  ایحذف  یآب یهاطیدر مح وهیمهم است که غلظت ج نیبنابرا ،[6, 5] باشدیم هیو عملکرد کبد و کل

 یدر طراح یسادگ لیبه دل یجذب سطح ندیاستفاده شده، فرآ یآب یهااز محلول وهیحذف ج یکه برا یمختلف یهاروش انیم در

مساحت  لیبه دل هاتیونانوکامپوزیب است.را به خود جلب کرده  یادیتوجه ز نییپا نهیو هز یمصرف کم انرژ ،یو عملکرد، اثربخش

 یآب یهااز محلول نیسنگ اتفلز یهاونیحذف  یجذب بالا به عنوان جاذب موثر برا تیجذب و ظرف هایجایگاه، مناسب سطح

زیست  طیدوستدار مح یدیبریاز مواد ه یدسته مهم کی هاتیونانوکامپوزیب .[7] روندیبکار م یجذب سطح ندیفرآ یدر ط

 یهاتینانوکامپوز ریاخ یهادر سال .[8] شوندیدر ابعاد نانو ساخته م یمعدن/یآل یهاو پرکننده یعیطب یمرهایهستند که از پل

 .[9] اندرا به خود اختصاص داده یادیتوجه ز ستیز طیبا مح یو سازگار یستیز هیتجز ،تجدید پذیری لیسلولز به دل هیبر پا

ها تیکامپوز دیتول یبرا یفلز دیاکس یهاپرکننده یجاساز یبستر مناسب برا کیفراوان به عنوان  لیدروکسیه یهاسلولز با گروه

 .[12] هستند ی فلزیهانویجذب  یبرا یفعال یجذب هایجایگاهسلولز  لیدروکسیه یهاعلاوه برآن گروه .[11, 10] رودیبکار م

 یبرا لیو تما منحصر به فرد ییایمیش -یکیزیبه خاطر خواص ف )2TiO) ومیتانیت دیاکس ینانوذرات د ،یفلز یدهایاکس انیدر م

تمایل نانوذرات دی اکسید تیتانیوم به خود تجمعی باعث کاهش  .[14, 13] دنتوجه قرار دار مورد بطور وسیع هاونیجذب کات

کند از کارآیی کامپوزیت مربوطه کم میمساحت سطح ویژه شده که در پراکندگی و برهمکنش آنها با بستر پلیمری اثر گذاشته و 

 ینانوذرات رو کنواختی عیتوز یبرا دیروش مف کی یلانیبا عوامل اتصال دهنده س ومیتانیت دیاکس ینانوذرات داصلاح  .[15]

بدست آوردن  یبرا شتریب ییایمیدار کردن نانوذرات امکان اصلاح شلانیعلاوه برآن، س .[17, 16] شودیبستر سلولز محسوب م

دار شده به سطح لانیاتصال نانوذرات س قیتوان از طریرا م شتریب ییایمیاصلاح ش نیا .[18] کندیرا فراهم م هترب یهاییکارآ

 هیته یکارآمد و جذاب برا ییایمیواکنش ش کی کیواکنش کل .[19] به دست آورد واکنش کلیکدار شده به کمک ملعا مریپل

دار عامل یمرهاینانوذرات اصلاح شده با پل نیب ییایمیش وندیپ جادیا قیاز طر آنهابهبود خواص  یباشد که برایم هاتیکامپوزنانو

 قیاز طر یفلز یهاونیآزول قادر به برهمکنش با  یتر یهاحلقه .[21, 20] رودیآزول بکار م یتر یهاحلقه با تشکیلشده 

ها را بهبود نانوجاذب ییتوانند کارا یم نی، بنابراباشندمی (-C = N-) نیو  آزومت (-NH-) نویمیا یهاگروهفعال  هایجایگاه

 [27-25]اند فلزی از محلول آبی سنتز شده هایسلولزی متنوعی برای جذب یون ترکیباتهای اخیر الدر س .[24-22] بخشند

 تیراستا، نانوکامپوز نیدر ا. [28, 11, 10] بر روی بستر سلولزی بکار رفته است 2TiOنانوذرات  ،کارایی جذب بالاتر بردنبرای  و

از محلول  کادمیم و سرب ،روی یفلزهای ونیحذف  یبراسنتز شده و  ومیتانیت دیاکس یآزول و د یراجزا سلولز، ت شامل دیجد

برای حذف یون جیوه از محلول آبی مورد استفاده  شده سنتز تینانوکامپوز ،در این پژوهش. [29] کار گرفته شده استبه یآب
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 اد،یتخلخل ز هتواند مربوط بیماحتمالا که  است Cell.Comی جذب بالا تیخوب و ظرف ییکارآقرار گرفت و نتایج نشان دهنده 

 باشد. وهیج ونیآزول با  یتر یهاشدن حلقه تیلیک تیو قابل تروژنین -ژنیاکس یهاهترواتم وجودمساحت سطح بالا، 

 بخش تجربی -2

 هامواد و دستگاه -2-1

از شرکت مرک خریداری  ]3Hg(NO(2[نمک نیترات جیوه و  )NaOH(سدیم هیدروکسید  ،) ,HCl%37(اسید کلریدریک 

برای همزدن محلول یون  ها مورد استفاده قرار گرفت.محلول pHگیری برای اندازه (Mettler Toledo)متر pH. دستگاه ندشد

 (Rotofix 32A, Hettich)بهره گرفته شد. دستگاه سانتریفوژ  (Stuart shaker, SSL1)فلزی حاوی جاذب از دستگاه شیکر 

 یسنج فیط از روش جیوهگیری غلظت یون برای اندازه برای جدا کردن نانوجاذب از محلول یون فلزی مورد استفاده قرار گرفت.

 استفاده شد. (Atomic absorption spectroscopy; AAS, Hewlett-Packard 3510)ی جذب اتم

 (Cell.Com) دي اکسيد تيتانيوم-تري آزول-بيونانوکامپوزيت سلولز سنتز -2-2

های سنتزی و شد و روش تهیهبا موفقیت از طریق واکنش کلیک  Cell.Com نشان داده شده است؛ 1طور که در شمای همان

اکنش نانوذرات دی اکسید تیتانیوم از و Cell.Com کلی،. به صورت [29]قبلا گزارش شده است  کامل شناسایی آن با جزئیات

شده است. سلولز آزید از  تهیهاز طریق واکنش کلیک  )3N-Cell(با سلولز آزید  )Ti/GPS/PA(گروه آلکین انتهایی  دارای

 )MCC(میکروکریستالین سلولز  و سلولز توسیلات از واکنش بین )3NaN(با سدیم آزید  )OTS-Cell(سلولز توسیلات واکنش 

ذرات دی اکسید تیتانیوم واز واکنش پی در پی نان Ti/GPS/PAآید. نانوذرات بدست می (TS-Cl)با پاراتولوئن سولفونیل کلراید 

)2TiO(  گلیسیدوکسی پروپیل تری متوکسی سیلان -3با)GPS(  و پروپارژیل آمین)PA( شوند. تهیه می 

 آزمايشات جذب ناپيوسته -2-3

نمک نیترات جیوه  گرم بر لیترمیلی 1000بر لیتر از محلول شاهد گرم میلی 20-120های یون جیوه در غلظتآبی محلول 

]2)3Hg(NO[  لیتر محلول یون فلزی اضافه میلی 02های حاوی گرم از نانوکامپوزیت به ارلن مایرمیلی 10تهیه شد. مقدار وزنی

تا فرآیند جذب به حالت تعادل  دقیقه قرار گرفت 45بر دقیقه در دمای اتاق به مدت  ورد 300شد و بر روی شیکر با سرعت 

دستگاه اسپکتروسکوپی جذب  به وسیلهشده  ادر محلول جد جیوه. سپس جاذب از طریق سانتریفوژ جدا شد و غلظت یون برسد

مختلف از  تاثیر فاکتورهایآزمایشات سه بار تکرار شدند.  ،گردید. به منظور اطمینان از صحت نتایج اندازه گیریاتمی شعله ای 

یون فلزی بر روی ظرفیت جذب نانوکامپوزیت برای حذف یون جیوه از اولیه ، زمان تماس، مقدار جاذب، دما و غلظت  pHجمله

 محلول آبی مورد بررسی قرار گرفت
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 دی اکسید تیتانیوم-تری آزول-روش سنتزی برای تهیه بیونانوکامپوزیت سلولز -1شمای 

 .ندتعیین شد( 2و  1عادلات )به کمک م )eQ(و ظرفیت جذب نانوکامپوزیت  %)A(درصد جذب یون فلزی 
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غلظت  mg L eC)-1(، لیهغلظت او mg L 0C)-1(ظرفیت جذب تعادلی،  mg g eQ)-1(معرف میزان درصد جذب،  A (%)که 

های محلول بابوده که  2-8در این مطالعه  pHباشد. محدوده تغییرات جاذب می مقدار m (g)حجم محلول و  V (L)، یتعادل

ی حذف یون جیوه برای تعیین پارامترها و ظرفیت جذب جاذب برا .نداتنظیم شدهمول بر لیتر(  1/0-1)اسید کلریدریک یا سود 

نفوذ درون  وشبه درجه دوم  ،نتیک شبه درجه اولیهای سو مدل تمکین وفروندلیچ  ،های ایزوترم لانگمویراز محلول آبی مدل

 .ندقرار گرفت بررسیمورد  ایذره

 مطالعات جذب -2-4

 pHاثر  -2-4-1

pH بدین ترتیب اثرات [30] های آبی تاثیر زیادی در فرم یونی یون فلزی و بنابراین روی ظرفیت جذب جاذب داردمحلول .pH 

 های pH. در داده شده است.الف( نشان 1در شکل )نتایج و  مورد بررسی قرار گرفت 2-8در محدوده بر روی حذف یون جیوه 
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جذبی فعال جاذب اکثرا  هایجایگاهکمتر از غلظت پروتون بوده و  جیوهپایین است زیرا میزان غلظت یون  جیوهجذب یون  4-2

 هایجایگاه(، با کاهش غلظت پروتون 5-8یابد )محلول افزایش می pH. زمانیکه [31] شوندپروتون اشغال می هایبه وسیله یون

 pH. با توجه به اینکه در [30] یابدافزایش می جیوهفیت جذب برای یون شوند و ظرمهیا می جیوهای هجذبی به تدریج برای یون

به عنوان  pH = 7 بنابراین ،[32] دهدرخ تواند می ]2M(OH)[ به صورت هیدروکسید های فلزینورسوبدهی ی 8از  های بالاتر

pH .بهینه برای جذب یون جیوه از محلول آبی انتخاب شد 

 اثر زمان تماس -2-4-2

آب  هیجاذب در تصف کی ییامکان و کارا ینیب شیپ یجذب است و برا کینتیجذب نشان دهنده س یهاشیزمان تماس در آزما

نشان داده شده .ب( 1در شکل ) Cell.Comدقیقه برای  5-60بهینه سازی زمان تماس در محدوده . ردیگیمورد استفاده قرار م

که ابد تا زمانییمیت و سپس با سرعت کمتری افزایش دقیقه سریع اس 15تا  Cell.Com توسطاست. سرعت جذب یون جیوه 

 زیاد است و تقریبا تمامی جیوهمیزان غلظت یون  ،دلیل این روند این است که در مراحل ابتدایی فرآیند جذب به تعادل برسد.

جذبی  هایجایگاهو تعداد  جیوهد در حالیکه در مراحل انتهایی فرآیند جذب، غلظت یون نباشجذبی نانوجاذب آزاد می هایجایگاه

 .  [33] دنیابکاهش می در دسترس فعال

 جاذبمقدار اثر  -2-4-3

ه شده است. نشان داد.ج( 1در شکل )جاذب روی فرآیند جذب یون جیوه از محلول آبی مورد مطالعه قرار گرفت و نتایج مقدار اثر 

جذبی  هایجایگاهتواند مربوط به تعداد بد که مییاجاذب افزایش میمقدار رود میزان جذب یون با افزایش طور که انتظار میهمان

بهینه نانوجاذب انتخاب شد زیرا با افزایش مقدار گرم به عنوان میلی 10 .[34] باشد جیوهآزاد بیشتر برای برهمکنش با یون 

به دلیل ایجاد تعادل میان ماده جذب تواند مییابد که این پدیده یون بطور قابل توجهی افزایش نمی بیشتر جاذب، میزان جذب

 . باشدشونده و جاذب تحت شرایط واکنش 

 اثر دما -2-4-4

 خنثی(  pHو گرممیلی 10وزن جاذب:  ،گرم بر لیترمیلی 20)غلظت یون جیوه: شرایط بهینه  دره اثر دما روی جذب یون جیو

نمایش داده شده است. واضح است که فرآیند .د( 1در شکل )مورد بررسی قرار گرفت و نتایج  ºC 35-15در محدوده دمایی 

تواند که مییابد جزئی افزایش می میزان هجذب ب مقدار، جذب وابستگی مشخصی با دما نشان نداده است. اگرچه با افزایش دما

 .[35]باشد جاذب وجذبی فعال نان هایجایگاهبا  هابیشتر آنبرهمکنش  و در نتیجه هایون بیشتر تحرک به دلیل
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 گرم بر لیتر میلی 20غلظت  با محلول یون جیوه لیترمیلی 20 در ( دمادجاذب و ) مقدار( ج( زمان تماس، )ب، )pH( الف) اتاثر .1شکل 

 اوليه اثر غلظت -2-4-5

داده شده نشان  2 گرم بر لیتر مورد ارزیابی قرار گرفت و نتایج در شکلمیلی 20-120 غلظت محدودهاثر غلظت اولیه یون جیوه در 

تدریج کاهش ظرفیت جذب افزایش یافته و درصد جذب به  جیوهبا افزایش غلظت اولیه یون نتایج حاکی از آن است که  است.

، بالاترهای در غلظت اما .باشدمیر دسترس بالا جذبی فراوان د هایجذب به دلیل جایگاه میزانکم، های اولیه غلظتدریابد. می

جذبی فعال، میزان درصد  هایاین جایگاهجذبی برای یک مقدار مشخص از جاذب و اشباع شدن  هایمحدودیت جایگاهدلیل ه ب

جذبی نانوجاذب، ظرفیت  هایجایگاهبه  جیوههای یابد در حالیکه افزایش سرعت برخورد و انتقال جرم یونمیجذب کاهش 

 .[36, 25] یابدمی افزایشجذب 

 

وزن  ،گرم بر لیترمیلی 20-120)غلظت یون جیوه:  تجربیدر شرایط  روی درصد جذب و ظرفیت جذب جیوه بر یون اولیه اثر غلظتبررسی  .2شکل 
 خنثی(  pHو ºC 25: دما ،دقیقه 45مدت زمان:  ،گرممیلی 10جاذب: 

 نتایج و بحث -3

 هاي جذبايزوترم -3-1

سه مدل ایزوترمی مختلف مورد نتایج تجربی بدست آمده با فرآیند جذب،  مسیمکان در مورد شتریب اتیبه دست آوردن جزئ یبرا

 بررسی قرار گرفت. 
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 مدل ايزوترمي لانگموير -3-1-1

استوار است توسط لانگمویر به صورت  یکسانجذبی با انرژی  هایجایگاهبر پایه جذب تک لایه یون فلزی روی که مدل لانگمویر 

 ( تعریف شده است: 3معادله )

 
max max

1
3e e

e L

C C

Q Q K Q
   

غلظت تعادلی یون جذب شونده در  :mg L( eC-1( مقدار یون فلزی جذب شده در هر گرم از ماده جاذب، :eQ )mg g-1( که

 زیممظرفیت جذب ماک. [37] باشدثابت جذب لانگمویر می :L g( LK-1(و ماکزیمم ظرفیت جذب :mg g maxQ)-1( محلول آبی،

برای یون  )2R( ضریب همبستگی (. مقدار.الف3 شکلد )نشومحاسبه می eCبر حسب  eQ/eCاز نمودار خطی  و ثابت لانگمویر

از جذب شیمیایی تک لایه یون احتمالا های تجربی است که نشان دهنده هماهنگی خوب با داده که بدست آمد 996/0جیوه 

 گرم بر گرممیلی 3/133یون جیوه  ماکزیمم. ظرفیت جذب [38] شودناشی می Cell.Comجذبی فعال  هایجایگاهجیوه روی 

های تری آزول و نانوذرات دی اکسید تیتانیوم در ساختار سلولز، حلقه هایبخش باشد که نشان دهنده اثرات هم افزاییمی

Cell.Com جذبی فعال در ساختار نانوجاذب منجر به ظرفیت  هایجایگاههای اکسیژن و نیتروژن به عنوان است. حضور هترواتم

LR=  1 :، خطیLR < 1 :غیرمطلوب[کند که نوع ایزوترم را توصیف می )LR( پارامتر تعادلی بدون بعد جذب بالای آن شده است.

 .[39] شود( محاسبه می4معادله ) از ]LR = 0 :یا برگشت ناپذیر R > 0 < 1 ب:مطلو  ،

 1

0(1 ) 4L LR K C    

 نانوجاذب یک فرآیند مطلوب و مفید است. جیوه به وسیلهکند که جذب یون پیشنهاد می LK = 31/0و  LR = 76/0مقادیر 

 فروندليچمدل ايزوترمي  -3-1-2

 شود.( توصیف می5به وسیله معادله ) است که جذب چند لایه روی سطح هتروژناین مدل ایزوترمی بر مبنای 

 
1

ln ln ln 5e F e

F

Q K C
n

   

FK  وFn ر . نمودا[40] وط به ظرفیت جذب و قدرت جذب جاذب هستندباشند که به ترتیب مربای ایزوترم فرندلیچ میهثابت

برای یون جیوه به  )Fn/1(و شدت جذب  )Fn(نشان داده شده است. قدرت جذب  (.ب3در شکل ) en Clبر حسب  en Qlخطی 

یک فرآیند جذب  Cell.Com به وسیلهمحاسبه شده است که تایید کننده آن است که جذب یون جیوه  29/0و  44/3ترتیب 

فرآیند جذب به سرعت به  شود کهها پیش بینی میچنین از این دادههم .(Fn > 1 < 10و  Fn/1 > 1/0 < 5/0مطلوب است )

 .[41] رسد که نشان دهنده فرآیند جذب آسان استتعادل می

 مدل ايزوترمي تمکين -3-1-3

 شود.نشان داده می (6)معادله  مدل تمکین به وسیله
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 Q ln ln 6e T e

T T

RT RT
A C

B B
   

: ثابت تمکین J mol TB)-1(: ثابت تعادلی اتصال و L mg TA)-1( : ثابت عمومی گازها،J mol) K1-R-1(، مطلق ی: دماT (K)که 

. همانطور که در این نشان داده شده است.ج( 3) در شکل en Clبر حسب  eQنمودار . [42] باشدمربوط به گرمای جذب میکه 

به دلیل نیروی پیشران  احتمالا یابد کهافزایش غلظت یون فلزی افزایش می شود مقدار ظرفیت جذب تعادلی باشکل دیده می

است که خلاصه شده است که نشان دهنده آن  1های جذبی در جدول ای بدست آمده از ایزوترمهداده برای انتقال جرم است.

شود که تجربی دارد. بر این اساس فرض می هایرا با داده طابقهای فروندلیچ و تمکین بیشترین تمدل لانگمویر نسبت به مدل

 داده است. انرژی معادل رخ وجذبی یکسان  هایجایگاه باجذب یون جیوه به صورت تک لایه بر روی سطح جاذب 

 

شرایط بهینه  گرم بر لیتر از یون جیوه تحتمیلی 20-120در محدوده غلظت  ( تمکینج( فروندلیچ و )ب) ،( لانگمویرالفایزوترمی ) نمودارهای. 3شکل 
 خنثی(  pHو ºC 25دما:  ،دقیقه 45مدت زمان:  ،گرممیلی 10وزن جاذب: )

 جاذب به وسیله. ایزوترم ها و پارامترهای آماری آنها برای حذف جیوه 1جدول 

 هاي ايزوترميمدل
 يون جيوه

                     2Rپارامترها

 لانگموير

=  maxQ33/133         9962/0 

=  LK31/0 

=  LR76/0 

 فروندليچ

=  FK847/43            9485/0 

=  Fn44/3 

=  Fn/129/0 

 تمکين
=  TA99/6                9388/0 

=  TB92/112 

 (خنثی  pHو ºC 25دما:  ،دقیقه 45مدت زمان:  ،گرم بر لیترمیلی 20-120غلظت یون جیوه:  ،گرممیلی 10وزن جاذب: ) تجربیدر شرایط 

 نتيک جذبيسبررسي  -3-2

مورد بررسی قرار  ایذرهو نفوذ درون  2، شبه درجه 1های شبه درجه نتیک فرآیند جذب، مدلیدر این مطالعه برای بررسی س

 .ندگرفت
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 1نتيکي شبه درجه يمدل س -3-2-1

 شود. ( نشان داده می7معادله ) یزیکی در مراحل ابتدایی جذب است بانتیکی که مربوط به برهمکنش فیاین مدل س

 1ln( ) ln 7e t eQ Q Q k t    

 باشد: ثابت سرعت می1Kظرفیت جذب در زمان تعادل و  :mg g eQ)-1( (،)دقیقه tظرفیت جذب در زمان  :mg g tQ)-1( که

 نشان داده شده است. 2و نتایج حاصل از آن در جدول  .الف(4)در شکل  tبر حسب  tQ-eln (Q(مودار ن .[43]

 2نتيکي شبه درجه يمدل س -3-2-2

, 44] شودمی بررسی( 8معادله ) بانتیکی که مربوط به مرحله تعیین کننده جذب شیمیایی در فرآیند جذب است یاین مدل س

45]. 

 
2

2

1
8

t e e

t t

Q K Q Q
   

 tبر حسب  tt/Qاز شیب و عرض از مبدا نمودار  2Kو  eQمقادیر باشد. می 2: ثابت سرعت شبه درجه min1-(g mg 2K-1(که 

 .ارائه شده است 2در جدول نتایج  و (.ب4 )شکل دنآیبدست می

 ايذرهنتيکي نفوذ درون يمدل س -3-2-3

جذب وابسته به سرعت نفوذ ماده جذب شونده است به وسیله معادله فرآیند با فرض اینکه سرعت  ایذرهنتیک نفوذ درون یس

 شود.می تعریف( 9)

 0.5 9t iQ k t C   

)1-min1-(mg g iK : و  ایذرهثابت نفوذ درونC: از شیب و عرض از مبدا نمودار  باشد کهمی ثابت مربوط به ضخامت لایه مرزی

نشان  2و نتایج حاصل از آن در جدول  .ج(4). نمودار حاصل از این معادله در شکل [46] دنآیبدست می 0.5tبر حسب  tQخطی 

نشان  2در جدول  های سینتیکیبر اساس مدل مشاهده شده برای یون جیوهیب همبستگی و ظرفیت جذب اضر داده شده است.

برای  2Rهای تجربی دارد. به عنوان مثال، مقدار بیشترین هماهنگی را با داده 2جه نتیکی شبه دریدهنده آن است که مدل س

. علاوه دارد (9319/0) ایذره( و نفوذ درون 9839/0) 1از شبه درجه  هماهنگی بهتری( 9993/0) 2نتیکی شبه درجه یمدل س

( به مقدار ظرفیت جذب تجربی 67/41) 2محاسبه شده بر حسب معادله شبه درجه  گرم بر گرم()میلی برآن، ظرفیت جذب

بیان کننده آن است که پدیده نفوذ و انتقال  2شبه درجه مدل با  ایذرهمقایسه پارامترهای نفوذ درون ( نزدیکتر است. 48/38)

با توجه به هماهنگی خوب  .[47] دهد اما مرحله تعیین کننده سرعت نیسترخ می Cell.Comروی سطح  جیوهجرم یون 

شود که فرآیند جذب یون جیوه از محلول آبی بر ای تجربی استنباط میهو داده 2نتیکی شبه درجه یمشاهده شده بین مدل س
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ه های بدهد. این پدیده به دلیل ایجاد نیروی والانس میان الکترونبه صورت شیمیایی رخ می 2به درجه نتیکی شیاساس مدل س

 .[12] شودایجاد می Hg+2و یون  Cell.Comهای گذاشته شده بین هترواتماشتراک 

 

غلظت )شرایط بهینه  تحت دقیقه 5-60در محدوده زمانی  ایذره( نفوذ درون جو ) 2شبه درجه  (ب) ،1( شبه درجه الفنتیکی )یس نمودارهای. 4شکل 
 خنثی(  pHو ºC 25دما:  ،گرممیلی 10وزن جاذب:  ،گرم بر لیترمیلی 20یون جیوه: 

 

 Cell.Com به وسیلهنتیکی برای جذب یون جیوه ی. پارامترهای مدل س2جدول 

 يون جيوه پارامترها هاي سينتيکيمدل

 شبه درجه اول
)1-(mg g e[cal.]Q 

)1-(min 1K 
2R 

01/14 

032/0 

9694/0 

 شبه درجه دوم

)1-(mg g e[exp.]Q 

)1-(mg g e[cal.]Q 

)1-(min 2K 
2R 

48/38 

67/41 

010/0 

9993/0 

 ايذرهنفوذ درون 
)1-min1-(mg g idK 

)1-(mg g C 
2R 

182/0 

61/29 

9319/0 

 (خنثی  pHو ºC 25دما:  ،دقیقه 5-60مدت زمان:  ،گرممیلی 10وزن جاذب:  ،گرم بر لیترمیلی 20یون جیوه: غلظت )تجربی در شرایط 

 ترموديناميک جذب -3-3

-ºC 35در دماهای مختلف )بر اساس معادله وانتهوف  Cell.Comجذب یون جیوه به وسیله فرآیند پارامترهای ترمودینامیکی 

 .ندمورد ارزیابی قرار گرفت (10-13طبق معادلات ) (15
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تغییرات : K1-Sº (J molΔ-1( ،تغییرات آنتالپی استاندارد: J molΔ) Hº-1( ،: تغییرات انرژی آزاد گیبسJ mol ºGΔ)-1(که 

: T (K) ثابت عمومی گازها،: K1-R (J mol-1(های تعادلی ترمودینامیکی، : ثابتL g LK)-1(و  L mol) K-1(آنتروپی استاندارد، 

 ln Kو عرض از مبدا نمودار  از شیب ºSΔو  ºHΔمقادیر  .[48] باشندمیجرم مولی یون فلزی  :M (g mol-1( دمای مطلق و

مقادیر منفی . اندخلاصه شده 3ترمودینامیکی محاسبه شده در جدول پارامترهای  و این دنآی( بدست می5 )شکل T/1بر حسب 

ΔGº  و مثبتΔHº  به وسیلهنشان دهنده آن است که جذب یون جیوه Cell.Com باشدمی یک فرآیند خودبخودی و گرماگیر 

. با افزایش دما، [51] ست. این روند تایید کننده آن است که یون جیوه روی نانوجاذب بصورت شیمیایی جذب شده ا[50, 49]

ده که بزرگتر از کاهش آنتروپی ناشی از جذب یون بو ،میزان افزایش آنتروپی یون جیوه در محلول بر اثر افزایش تحرک یونی

به دلیل احتمالا ظرفیت جذب بالاتر نانوجاذب در دمای بالاتر  .[52] منجر شده تغییرات آنتروپی کل فرآیند جذب مثبت شود

های عاملی نانوجاذب و طبیعت سطح نانوجاذب و همچنین یونیزاسیون گروهتحرک بیشتر، سرعت نفوذ بالاتر یون جیوه روی 

  . [53, 25] باشدمیشیمیایی فرآیند جذب 

 

وزن جاذب:  ،گرم بر لیترمیلی 20یون جیوه: غلظت )بهینه شرایط تحت  ºC 35-15محدوده دمایی  در نمودار وانت هوف برای جذب یون جیوه .5 شکل
 خنثی(  pHو دقیقه 45مدت زمان:  ،گرممیلی 10

 پارامترهای ترمودینامیکی جذب یون جیوه .3جدول 

 دما

(ºC) 

ΔGº 

)1-KJ mol( 

ΔHº 

)1-KJ mol( 

ΔSº 
-KJ mol(

)1-K1 

15    

25 22,87- 21,67 0,15 

35    

 (خنثی  pHو ºC 35-15دما:  ،دقیقه 45مدت زمان:  ،گرممیلی 10وزن جاذب:  ،گرم بر لیترمیلی 20غلظت یون جیوه: ) تجربیدر شرایط 

 بازيافت -3-4

 .مورد ارزیابی قرار گرفتجاذب باشد، بنابراین بازیافت آنها میاستفاده از ها فاکتور مهمی برای ارزیابی اقتصادی بازیافت جاذب

 20گرم از جاذب در میلی 20مقدار  ،باشد. در مرحله جذبواجذب و استفاده مجدد می بازیافت جاذب شامل مراحل جذب،
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دقیقه در دمای اتاق با سرعت چرخش  45خنثی به مدت  pHدر  گرم بر لیترمیلی 20 با غلظت لیتر از محلول یون جیوهمیلی

شود با آب مقطر شستشو داده می ،شدهجدا  سانتریفوژبا دور بر دقیقه قرار داده شد. بعد از کامل شدن فرآیند جذب، جاذب  300

 5/0د کلریدریک )یلیتر از محلول آبی اسمیلی 20در  جیوهجاذب حاوی یون  ،د. در مرحله واجذبگردخشک می و در نهایت

دور بر دقیقه قرار گرفت. بعد از کامل شدن فرآیند واجذب،  300اتاق با سرعت چرخش ساعت در دمای  1مول بر لیتر( به مدت 

بعد از  خشک گردید و در مراحل بعد مورد استفاه مجدد قرار گرفت. آوندر  ،شد، با آب مقطر شستشو داده شد سانتریفوژجاذب 

گیری میزان غلظت یون جیوه باقیمانده در محلول به از اندازه جاذب توسط جیوه یونمیزان درصد جذب هر بار استفاده مجدد، 

درصد جذب بالای  نشان داده شده است. 6در شکل  واجذب-جذب ل از فرآیندصآید. نتایج حابدست می AASکمک دستگاه 

پس از سومین مرحله بازیافت، نشان دهنده قابلیت تکرارپذیری خوب این نانوکامپوزیت به عنوان  ، Cell.Comجیوه توسط یون

 باشد. جاذب در حذف یون جیوه از محلول آبی می

 

 ºC 25دما: و  لیترمیلی 20: حجم محلولگرم بر لیتر، میلی 20گرم، غلظت یون: میلی 20تحت شرایط وزن جاذب:  . کارآیی بازیافت نانوجاذب6شکل 

 مقايسه کارآيي جذب -3-5

های گزارش شده مقایسه شد و نتایج برای جذب یون جیوه از محلول آبی با تعدادی از جاذب Cell.Comحداکثر ظرفیت جذب 

های های سلولز، حلقهافزایی بخشتواند مربوط به اثرات هممی Cell.Com نشان داده شده است. ظرفیت جذب بالاتر 4در جدول 

 تری آزول و دی اکسید تیتانیوم باشد.

 ها مقایسه کارآیی جاذب .4جدول 

 pH هاجاذب
 دما

(ºC) 

 زمان

(min) 

وزن 

 جاذب

(mg) 

حجم 

 محلول

(mL) 

غلظت 

 اولیه

mg (

)1-L 

ظرفیت 

 جذب
-mg g(

)1 

 منابع

Cell.Com 7 25 45 10 20 20 3/133 - 

Nanoparticles 2TiO 7 22 45 50 - 40 9/90 [54] 

-phenol-2(TiO TPFR

formaldehyde composite) 
- 25 180 25/0 - 20 83/20 [55] 

C-TU (Thiourea modified 

natural cellulosic cotton 

fibers)   

5 30 180 1000 1000 100 3/110 [56] 

GMC  5 25 30 2000 1000 50 88/44 [57] 
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(Glutamic acid-modified 
 )cellulose 

Cell-DMA (Chemically 

modified cellulose with 
 )dimethyl benzaldehyde 

6 35 60 40 1000 100 59/90 [58] 

n-HApCMC (Nano-

hydroxyapatite/ 

Carboxymethyl Cellulose)  

6-5 25 45 200 25 30 03/9 
 

[59] 

/Cellulose Acetate 3O2Fe

Beadse 
6 25 - - - 50 92/18 [60] 

(Copolymer of  PVATPHM

plyvinyl alcohol-triazole-

hydroxy methyl) 

1 20 60 60 25 1000 09/70 [61] 

 گیرینتیجه -4

ایی و اکسید تیتانیوم اصلاح شده با گروه آلکین انته یدی اکسید تیتانیوم از نانوذرات د-تری آزول-بیونانوکامپوزیت سلولز

در حذف یون جیوه از محلول آبی  آنو کارآیی  از طریق واکنش کلیک سنتز شد دار با گروه آزیدمیکروکریستالین سلولز عامل

گرم وزن میلی 10، غلظت اولیه گرم بر لیترمیلی 20. ماکزیمم ظرفیت جذب نانوجاذب در شرایط بهینه )سی قرار گرفترمورد بر

های تجربی بدست آمده داده دقیقه( اندازه گیری شد. 45در مدت زمان   = 7pH ،جیوهلیترحجم محلول یون میلی 20جاذب، 

 2نتیکی شبه درجه یپیوسته به خوبی با مدل ایزوترم لانگمویر و مدل سجذب نااز جذب یون جیوه از محلول آبی در طی فرآیند 

. باشدنانوکامپوزیت بیوجذبی فعال  هایجایگاهو  جیوههای ایجاد اتصال شیمیایی بین یونتواند نشان دهنده میمطابقت دارد که 

دهد. ه صورت خودبخودی و گرماگیر رخ میکه فرآیند جذب ب محاسبه شده نشان دادند SºΔو ΔGº، ΔHºمقادیر ترمودینامیکی 

بدون اینکه کارآیی  شدبازیافت واجذب -حداقل برای سه مرحله جذببه راحتی در محلول اسید کلریدریک  Cell.Com نانوجاذب

کارآیی جذب دارای درجه تخلخل بالا، های جذبی فعال فراوان و جایگاه به دلیل Cell.Com جذب آن کاهش چندانی پیدا کند.

 هایهای فلزی سنگین از محلولحذف یون در فرآیند موثرهای تواند به عنوان یکی از جاذبمیبوده و  قدرت بازیافت خوبو  عالی

 . استفاده قرار گیردمورد آبی 
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[52] Y. Su, J. Liu, Q. Yue, Q. Li, B. Gao, Soft Mater., 13 (2015) 225. 

[53] Z. Li, S. Cong, Y. Xu, ACS Catal., 4 (2014) 3273. 

[54] E. Afshar, H. Mohammadi-Manesh, H. Dashti Khavidaki, Pollution, 3(3) (2017) 505. 

[55] I. M, S. MS, G.S. SS, R. Sayee Kannan, J. Environ. Anal. Chem. 1(1) (2014) 105. DOI: 

10.4172/jreac.1000105. 

[56] M. Monier, I. Kenawy, M. Hashem, Carbohydr. Polym., 106 (2014) 49. 

[57] M. Li, Z. Liu, L. Wang, T.D. James, H.N. Xiao, W.H. Zhu, Mater. Chem. Front., 1 (2017) 2317. 

[58] R. Mahalakshmi, L. Ravikumar, K. Rathina, RASAYAN J. Chem., 10 (2017) 286. 

[59] Z. Abbasi, M. Aghababaei, Univers. J. Eng. Sci., 2 (2014) 124. 



 فلاح و همکاران                                                 دي اکسيد تيتانيوم براي ...              -تري آزول-بررسي رفتار جذبي بيونانوکامپوزيت سلولز

318 

[60] R.R. Gonte, K. Balasubramanian, J.D. Mumbrekar, J. Polymers, 2013 (2013) 1. DOI: 

10.1155/2013/309136. 

[61] M. Lamanna, L. Leiton, I.N. Vega, B.L. Rivas, N. D’Accorso, Adv. Mater. Sci., 2 (2017) 1. 

 

http://dx.doi.org/10.1155/2013/309136

